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(57) Abstract 

A composition intended for disinfecting liquids and/or surfaces or for preserving food or drink. The composition com- 
prises at least one quaternary phosphonium compound and at least one quaternary ammonium compound of formula (I) having 
a molecular weight of between 1000 and 50000, preferably between 1000 and 5000. A method of disinfecting using such a compo- 
sition is also described. 

(57)Abrege 

La presente invention est relative a une composition destinee a la disinfection de liquides et/ou de surfaces ou a la conser- 
vation d'aliments ou boissons, cette composition contenant au moins un compose de phosphonium quaternaire et au moins un 
compose d'ammonium quaternaire de formule (I) ayant un poids moleculaire compris entre 1.000 et 50.000, de preference entre 
1.000 et 5.000. L'invention est egalement relative a un procede de desinfection utilisant une telle composition. 
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COMPOSITION DES INFECT ANTE ET PROCEDE DE DESINFECTION 



ABREGE DE L' INVENTION 

La presente invention est relative a une 
composition destinee a la desinfection de liquides 

5 et/ou de surfaces ou a la conservation d' aliments ou 

boissons , cette composition contenant au moins un 

compose de phosphonium quaternaire et au moins un 

compose d' ammonium quaternaire de formule (I) ayant un 

poids moleculaire compris entre 1000 et 50.000, de 
10 preference entre 1000 et 5000. 
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L' invention est egalement relative a un 
procede de desinfection utilisant une telle composition. 



25 



L 1 ETAT DE LA TECHNIQUE 



30 



II est connu de desinfecter des liquides 
et/ou des surfaces au moyen de compositions contenant 
des composes d' ammonium quaternaire. 
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Ainsi le document WO 87/02221 decrit des 
compositions contenant un polymere 6u copolymere obtenu 
par condensation d 1 une diamine avec un dihalogenure et 
des ions d 1 au moins un metal choisi parmi le cuivre , 
5 1* argent et le manganese. 

.11 est egalement connu d'utiliser, par 
exemple , par le document US-A-3 3 64 141, des composes de 
phosphonium pour le traitement d 1 eau industrielle ces 
10 composes agis^ant en tant qu 1 algicides , fongicides et 
bactericides . 



Bien que les solutions proposees dans ces 
documents sont acceptables , l'homme du metier a toujours 
15 essaye ' de reduire les quantites de disinfectants 
necessaires pour obtenir un meme resultat de 
des infect ion . 

Ainsi le document EP-A-0 258 737 enseigne 
20 une composition desinf ectante contenant un phosphonium 
et un ammonium, & savoir du benzyl -dimethyl-alkyl 
ammonium, le rapport en poids entre l'ammonium et le 
phosphonium £tant compris entre 1:9 et 9:1. 

25 Si cette composition semble etre efficace 

a l'encontre de germes de souches cibles , il semble 
qu'elle ne soit que peu active pour tuer des germes de 
souches stressees ou des germes banaux . 

30 Le demandeur a remarque qu 1 en utilisant des 

compositions desinf ectantes contenant un phosphonium et 
des ammoniums particuliers , il etait possible de tuer 
rapidement des germes banaux et des germes stresses . 
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DESCRIPTION DE L' INVENTION 

La composition des inf ectante suivant 
1' invention qui peut etre utilisee pour la disinfection 
de liquides et/ou surfaces ou pour la conservation 
d' aliments ou boissons contient au moins un compose de 
phosphonium quaternaire et un compose d ' ammonium 
quaternaire, ce dernier etant un compose de poids 
moleculaire compris entre 1000 et 50.000 de formule (I) 
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dans laquelle 



p est un nombre entier au moins egal a 1 ; 



25 



30 



35 



v est un nombre entier compris entre 1 et p ; 



B 0 et B 6 



qui peuvent etre identiques ou diff^rents 

designent un radical hydrocarbon^ 6ventuellement 

insature, ce radical contenant de 1 a 22 atomes de 
carbone ; 



B 



rt , B et B 9 pour v compris entre 1 et 



1,0' ~2,0' . 
p designent un groupe hydrocarbon^ 6ventuellement 

ramifi£, insaturS et/ou substitu£ par un ou 

plusieurs halogenes ou par un groupement 

hydrocarbon^ ou par un groupement carboxyle ou par 
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un groupement hydroxyle, B^ 0> B., Q , B 1 v et B 2 
pouvant contenir jusqu'a 22 ' atomes de^carboneT 
B l,v et /° u B 2| v P° uvant gtre relies respectivement 
* B l,v + 1 et /°" B lfV _ x et a B 2 v + 1 et/ou B^^ , 

B 3,v pour v compris entre 1 et p designe un 
groupe hydrocarbone eventuellement substitue, 
insature et/ou ramifie pouvant contenir jusqu'a 
20 atomes de carbone ou un groupe biguanide ou un 
10 groupe de formule 

(1) o-, m- ou p-xylydene de formule : 



15 



20 



25 



30 




- CH 2 

CH 2 _ 



(2 ) -<CH 2 ) y -CH-(CH 2 ) X "CH-(CH 2 ) t - 



K 



ou x, y et t sont des nombres entiers allant de 0 a 
11, tels que la somme de x + y + t est egale ou 
super ieure a r e t infer ieure a 18, tandis que les 
symboles E • . K designent l'hydrogene ou des 
radicaux alkyle contenant moins de 18 atomes de 
carbone ; 
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(3) 


"< CH 2 


>n 


-S-(CH 2 ) n - . 


(4 ) 


-(CH 2 


>n 


-0-(CH 2 ) n - , 


(5) 


- ( CH 2 


>n 


-S-S-(CH 2 ) n - . 


(6) 


-(CH 2 


>n 


-SO-(CH 2 ) n - , 


(7 ) 


-(CH 2 


>n 


-S0 2 -(CH 2 ) n - . 



(8) _ 




15 ou n est egal a 1, 2 ou 3 , 

OH 
I 

(9) -CH 2 -CH-CH 2 - 



et 



X" et X . designent un anion, de preference un 
0 v + 1 

atome d'halogene tel qu 1 un atome de brome ou de 
25 chlore . 

De preference, le poids moieculaire du 
compose d' ammonium quaternaire est compris entre 1000 et 
5000 . 



Le compose de phosphonium quaternaire repond 
avantageusement a la formule generale suivante : 
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dans laquelle : 

r est un nombre entier eventuellement egal a 0 ; 
w est un nombre entier compris entre 0 et r ; 



R Q et R g qui peuvent etre identiques ou differents 

designent un radical hydrocarbone eventuellement 

substitue et eventuellement insature, ce radical 

20 contenant de 1 a 22 atomes de carbone ; 

R l,0 ' R 2,0 ' R l,g+1 et R 2,g+1 pour g com P r i s entre 
0 et r designent un groupe hydrocarbone eventuelle- 
ment ramifie, insature et/ou substitue par un ou 
25 plusieurs halogenes ou par un groupement hydro- 

carbone ou par un groupement hydroxyle , R et 

1 , g + 1 

R 2,g+1 P° uvant contenir jusqu'a 22 atomes de 

carbone, R i f g + i et/ou R 2 g+1 pouvant etre relies 

respectivement a R n et/or et a R~ 

1 r g + ^ 1 , g 2 , g+2 

30 et/ou R~ ; 

* g 

E 3,w+1 designe un groupe hydrocarbone 

eventuellement insature et/ou ramifie pouvant 
contenir jusqu'a 20 atomes de carbone ou un groupe 
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de formule : 
(1) o-, m- ou p-xylylidene de formule 




- CH 2 - 

CH 2 - 



10 (2) -(CH 2 ) -CH-(CH 2 ') x -CH-(CH 2 ) t - 

I I 
E K 



ou x , y et t sont des nombres entiers allant de 0 a 

11, tels que la somme de x + y + t est egale ou 

superieure a 0 et inferieure a 18, tandis que les 

symboles E et K designent de l'hydrogene ou des 

radicaux alkyle contenant moins de 18 atomes de 
carbone ; 



(3) -(CH 2 ) n -.S-(CH 2 ) n - . 

(4) -<CH 2 ) n -0-(CH 2 ) n - . 

(5) -(CH 2 ) n -S-S-(CH 2 ) n - 

(6) -(CH 2 ) n -SO-(CH 2 ) n - , 
25 (7) -(CH 2 ) n -S0 2 -(CH 2 ) n - 



(8) 



30 




CH 2 




35 



>u n est egal a 1 , 2 ou 3 
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OH 
I 

(9) -CH 2 -CH-CH 2 - 



et 



Y 0 et Y w+1 d esignent un anion, de preference un halogene . 

La composition suivant 1 'invention contient 
10 egalement avantageusesement un ion d 1 un metal choisi 
avantageusement parmi le fer, le cuivre, 1 'argent, l'or, 
le manganese, le zinc et un melange de tels ions, cet 
ion de metal permettant d'accroitre encore l'eff icacite 
de la composition. 

15 

La composition suivant l'invention contient 
de 5 a 95 % en poids d' ammonium de poids moleculaire 
superieur a 1000 par rapport a la quantite totale de 
phosphonium et d' ammonium presents dans la composition. 
De preference, la composition contient de 5 a 95 % de 
phosphonium par rapport a la quantite totale de 
phosphonium et ammonium presents dans la composition. 

Selon des part icularites des composes de 
25 formules I et II, R Q et/ou R g et/ou B Q et/ou B g sont 
des groupes hydrocarbones eventuellement substitues et 
insatures contenant de 16 a 22 atomes de carbone , de 
preference 16 atomes de carbone. Ces groupes peuvent , 
par exemple, etre substitues par un ou des groupes 
30 hydroxyles ou carboxyles ou par des halogenes . 
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Dans des formes part iculieres des composes de 
formules (I) et (II), 

pour au moins un 1 compris entre 0 et p, B i j_ et 

5 1 + 1 sont relies entre eux et/ou ^ et B 2 1 + 1 sont 

relies entre eux en formant de pr6f6rence un groupe 

identique a te ^ qu 1 un groupe de formule 
-(CH 2 ) 2 -, et 

10 - pour au moins un k compris entre 0 et r, R^ ^ et 

R, , , sont relies entre eux et/ou R~ , et R-, . , sont 
1 , k + 1 1 ,K 1 , K + ± 

relics entre eux en formant de pr6f 6rence un groupe 
identique a R 3 k + 1 tel qu 1 un groupe de formule -(CH 2 ) 2 ~- 

15 Dans d'autres formes part iculieres des 

composes de formules (I) et (II), 

B- est un groupe de formule -CH 2 -CH 2 -CH 2 - lorsque 1 

-5 , J- 

est un nombre pair, tandis que B^ 1 est un groupe de 
20 formule -CH 2 -CH 2 -CH 2 -CH 2 -CH 2 -CH 2 - lorsque 1 est un 

nombre impair, ou invers6ment , et 

- r„ t est un groupe de formule -CH- ) -CH 0 -CH 0 - lorsque 
3 , k+1 III 

k est un nombre impair, tandis que R 3 k + 1 est un groupe 
25 de formule -CH 2 -CH 2 -CH 2 -CH 2 -CH 2 -CH 2 - lorsque k est un 
nombre pair, ou inversement. 

R„ , , et B-> , dans les composes de formules (I) et (II) 
3 , k+1 3 , 1 

peuvent , par exemple , etre choisis parmi les groupes 
30 de formule 

-(CH 2 ) c -CH-(CH 2 ) d - 
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dans laquelle D designe un atome -d'hydrogene ou un 
radical c 1-4 alkyle, c et d sont des nombres entiers 
inferieurs a 5 dont I'un peut avoir une valeur egale a 
0, tandis que la somme c+d est au moins egale a 1 et au 
maximum egale a 8. 



La* presente invention a egalement pour objet 



un procede de desinfection de liquides dans lequel 
on ajoute a ces liquides au moins une composition 
suivant 1' invention ; 



un procede de desinfection de surfaces dans lequel 
on met lesdites surfaces en contact avec au moins 
une composition suivant 1' invention ; 

un procede de conservation de boissons dans lequel 
on ajoute auxdites boissons une composition suivant 
1' invention, et 

un procede de conservation d' aliments dans lequel 
on trempe lesdits aliments dans une composition 
suivant 1 1 invention . 
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EXEMPLES DE COMPOSES POUR PES COMPOSITIONS 
SUIVANT L ' INVENTION 

Des composes de phosphonium qui peuvent etre 
5 utilises dans les compositions suivant 1* invention sont 
des composes de formule (II) 
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15 



R 



10 



R 



0 

Y 6 R 2.0 



R 



1.W+1 



3 w+1 i w+1 



r w*l R 2w+1 



(ii) 



20 



dans laquelle r, w, 

R 2,w+1 ' Y 0 ' Y w+1 
ci-avant . 



'0 ' 6 ' 



R l,0 ' R 2,0 ' R l,w+1 ' 



ont les significations donnees 



Des exemples particuliers de composes de 
phosphonium quaternaire sont donnes ci-apres : 



25 



des composes de formule 



30 




(III ) 



dans laquelle au moins un des symboles R 1# R 2 . R 3 » R 4 

designe un radical alkyle contenant plus de 6 atomes de 

35 carbone et le ou les autres symboles R 1 , R 2 . R 3 et R 4 

designent un radical alkyle contenant de 1 a 6 atomes de 
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carbone ou un radical aryle monocycl ique eventuellement 
substitue, par exemple par un radical alkyle inferieur, 
par un halogene ou par un groupe hydroxy, tandis que X 
designe un anion choisi parmi le chlore , le brome , 
l'iode, le bicarbonate ou le phosphate ; 



10 



P 
I 

R. 



R 2 - P 
I 

R. 



- R, 



2 X 



(IV) 



15 



dans laquelle les symboles R ± . r 2 . r 3 , R 4 et X ont les 
significations indiquees plus haut . 

des composes de formule 



20 



R 0 - 



{ 1,0 
i 

■P + - 



R 



2,0 



(CH 2 ) 



R l ,2X-1 
I 

-P + - 



Rl ,2X 



(CH 2 ) 3 - 



I 

R 2 ,2X-1 



■P + - 
I 



R 2 ,2X 



• R 6 



2X-1 



2X 



(V) 



25 avec X compris entre 1 et Z 



dans laquelle R n , R, , r, r r p 

0 6 ' "1,0 ' K 2,0 ' K 1,2X-1 ' R 2,2X-1 

R l,2X et R 2,2X d esignent un radical hydrocarbone 
eventuellement substitue et eventuellement insature, ce 
30 radical contenant de 1 a 22 atomes de carbone, ou encore 
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R l,0 R 1,2X-1 
i I 
R 0 P + (CH 2 ) 6 N + (CH 2 )3- 



R l ,2X 



-N + - 
I 



(VI ) 



R 2,0 



R 2,2X-1 



R 2,2X 



Y 0 



2X 



10 

dans laquelle Rq ' R 6 ' R l , 0 ' R 2 , 0 ' R 1,2X-1 ' R 2,2X-1 
R.. ~ v et R- d^signent un groupe hydrocarbone 

eventuellement ramifi£, insatur6 et/ou substitue par un 

15 ou plusieurs halogenes ou par un groupement hydrocarbon^ 

ou par un groupement hydroxyle . 

Des composes de phosphonium de formule (III) 
peuvent etre prepares en faisant rfeagir une phosphine 
20 avec un halogenure d 1 un compost hydrocarbon^. , 

Ainsi le bromure de triph^nyl hexad6cyl 
phosphonium (P2) a ete prepare de la maniere suivante : 

25 On a melange 13,11 g de tr iphenylphosphine & 

15,26 g de bromure d ' hexadecane . Le reacteur a £t£ 
maintenu & 110°C sous atmosphere d'argon et sous 
agitation . 

30 Apres 24 heures de reaction, le melange 6tait 

limpide et contenait plus de 90% de bromure d'hexad^cyl 
triph6nyl phosphonium . 

De maniere similaire, mais en faisant r^agir 
35 de la triphenyl phosphine ou de la dimethyl phenyl phos- 
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Phine ou de l a diethyl ph.nyl phosphine Qu d& 
Propyl phosphine ou de la dinh.n i u 

ou de la rH k ' dl Phenyl-hexadecyl phosphine 

de la dxphenyl octyl phosphine ou de l a ti- , , , 
phosphine ou de la rt^h- i tntolyl 

decane , de docosane . ' octa 

aocosane, d' octane, de dodecane de f n i„, 
ou de ben^ne. on a pr , parS ph ospho„ium su!^ " 

- bromure d e triph.„ y i hexaa , cyl phosphonium 

- bromure a. tri P h,n y i octa d ec y l phosphQnium P ' 

- bromure de triph.n y l dod , cyl phosphonium P5 ■ 

- bromure d e triethyl dod ecyl phosphonium. 

- bro mure de dlm6thyl dod , cyl phSnyi ^ 

chlorure d e triphenyl ben2yl phosphonium. 

- chlorure d e tributyl ben* y l phosphonium (p27 , 

- ohlorure d e di methyl d o d ec y l ph , ny l phosphonium . 
bromure d e di *th y l dod , cyl phSnyl phosphonium 

- bromure de tripropyl aoaecyl phosphonium. 

- bromure ae triprop y l hexa. 5cy l phosphonium 

- bromure ae diph ,n y l aihexaa.cyl phosphonium 

- bromure d e triphenyl d ocos y l phosphonium (P6) 

- bromure ae d od,o y l tritolyl p h0 s ph onium „ 'j 

- bromure de dod , cyl dlpMnyl tolyl » ■ 
bromure de cetyl triphenyl phosphonium 

- bromure d e methyl di ootyl phenyl phosphonium. 

- iOlure de triethyl d o d ecyl phosphonium. 

- bromure d 'octa d ecyl a.w bis -triphenyl 
phosphonium 

- bromu.e d . h exa d6 oyl ... „_ tri4tnyl phosphonium 
bromure d e dip henyl d io=ty. phosphoniun, ' ' 

- bromure d e triphenyl aihyaroxyoct adec yl 

phosphonium 

^ - broxnure de tripropyl benzyl phosphonium ^j.' 



(P3) , 
(P4) , 
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Des composes contenant plusieurs groupements 
phosphonium en un ou des groupements phosphonium et un 
ou des groupements ammonium peuvent etre obtenus en 
f aisant reagir des phosphines avec des dihalog6nures , 
5 des amines avec des dihalog6nures avant de les faire 

reagir avec des phosphines , etc . 
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de formule " titrS d ' eXemple °" * Pr*P«. un compos, P34 



W 3 

/ 



10 



Y ; phenyle 



15 



de la maniere suivante 



«.c is ,s 7*1 TTT 26,2 9 de triph6nyi >*»^~ 

on a d J Z-^— ^-P-Pane a ans 10 0 9 d . 9au . 

porre ±e melange a 65°C e f ™ 
ce „, lan9e 4 cette temp , rature « ?» « ~«t.nu 

20 3 heures. agitation pendant 

On a ensuite ajoute 17,23 g de 16 
methylhexane diamine. 1.6-tetra- 

On a porte ce melange a 121°C so.,* 
ri'^T-^^r, ~.<- a i,6 - L <- sous atmosphere 

d argon et on a maintenu celui-ci a cett* «- 
o^,,^ _ . ^ Ui a cette temperature et 

sous agitation pendant 16 heures. 

On a enfin ajoute 30 s rr ^ i 
30 et on a ch ,nff n ' i-bromohexadecane 

on a chauffe l e melange sous agitation a 90'C 
pendant 12 heures. C 

^ 897. 3B 9 !" ° bte " U » "»"• -""U-ir. 
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25 



Le compose P8 de formule 



i i 

i v 

J : phenyle 

a ete prepare de la maniere suivante : 

On a melange 5,24 g de triph£nyl phosphine 
15 avec 3,83 g de dibromo hexadecane sous atmosphere 
d' argon. On a porte ce melange £ une temperature de 
120°C et on a maintenu cette temperature pendant 
4 heures . 

20 Le compose P14 de formule : 



^ • phenyle 



30 a ete obtenu de la maniere suivante : 

Dans un premier temps, on a synth£tis£ sous 
atmosphere d 1 argon un compost interm6diaire en 
melangeant 26,3 g de triph£nyl phosphine avec 15,75 g de 
35 bromochloropropane et en maintenant la temperature de 
ce melange a 120°C pendant 4 heures. 
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Ensuite, on a fait reagir pendant 20 heures a 
une temperature de 90 °C 2,62 g dudit compose interme- 
diaire avec 1,68 g de dimethyl hexadecyl amine. 

Le compose P15 de formule 



f - !>'- Cj r a/- C<H tt -h/- CjH c - a/- C t H rl - A/- C IC 



V CH b ch^ c// 3 Cr / 3 

3 fit." I Cli" 

Y - phenyle 



15 a ete prepare de la maniere suivante : 

On a synthetise sous atmosphere d* argon un 
compost intermediaire de phosphonium en melangeant 
26 , 3 g de triphenyl phosphine avec 15,75 g de bromo- 
20 chloropropane et en portant ce melange a 120°C pendant 
4 heures . 



On a synthetise en milieu aqueux un compose 
d' ammonium en faisant reagir pendant 4 heures a 60 °C 
25 10,34 g de N , N , N 1 , N 1 -t etramethyl hexane diamine avec 
4,72 g de bromochloropropane . 

On a ensuite ajoute a ce melange aqueux 
9,16 g de bromohexadecane et on a maintenu ce melange a 
30 une temperature de 90°C pendant 20 heures. 

On a ainsi obtenu un melange aqueux contenant 
un compose P15 de formule donnee ci-avant de poids 
moleculaire de 1227. 

35 
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Le compose P16 de formule 



/ 

- y 




CP 



phenyle 



10 



a et£ prepare de la maniere suivante : 

15 Sous atmosphere d 1 argon , on a synth6tis& un 

compose in termediaire en m&langeant 26,3 g de triph^nyl 
phosphine avec 15,74 g de bromochloropropane a une 
temperature de 120°C pendant 4 heures. On a ensuite 
ajout6 a ce melange 0,99 g de pip6ridine et on a main- 

20 tenu la temperature a 60°C pendant 2 heures. 

Le compose P17 de formule 



25 



30 



t 



I 



*t - phenyle 



35 a £t& prepare de la maniere suivante : 
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On a fait reagir pendant 2 heures a 60°C 
26,95 g de dimethylhexadecyl amine avec 24,4 g de 
1 , 6-dibromohexane . On a ensuite fait reagir 5 , 14 g du 
produit de la premiere reaction avec 2,62 g de 
triphenyl phosphine a une temperature de 120°C pendant 
2 heures sous atmosphere d 1 argon . 

Le* compose P2 0 de formule 



C^ 5 CU> 
S«5 C >o H i> 




20 a ete prepare en preparant un compose intermediaire par 
reaction pendant 20 heures a 130°C sous atmosphere 
d' argon de 20,23 g de tributyl phosphine avec 19,95 g de 
l-bromo-6-chloro hexane et en faisant reagir 6,03 g du 
compose intermediaire avec 5,18 g de benzylmethyl 

25 hexadecyl amine pendant 20 heures a 90°C. 
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Le compost P21 de formule 



i i n y i 

CH, CH 



a ete obtenu en faisant reagir 6,03 g du compose 
intermediare obtenu lors de la preparation du compost 
P20 avec 1,23 g de N, N,N 1 , N 1 -t6tram6thyl-p-ph§nylene 
diamine pendant 20 heures a 90°C. 

Le compose P22 de formule 



20 



oh 



OH 



Oi t - CH - CU Z - O - CfH fC -C - Cd t - CH - CH t 



25 



*/ phenyle 



a ete prepare de la maniere suivante : 

30 On a fait reagir pendant 3 heures & 120°C 

7,31 g de 1 , 8-octanediol avec 13,7 g d 1 6pibromhydrine . 
Apres filtration et s£chage, on a fait reagir 2,1 g du 
produit de la reaction precfedente avec 2 , 62 g de 
triph£nyl phosphine pendant 15 heures & 130° C sous 

35 atmosphere d* argon. 
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Le compose P2 3 de formule. 



C ti H s 



S 4 ^ 



10 



a ete obtenu de la maniere suivante : 

15 ° n a fai t reagir pendant 15 heures a 95°C 

2 7,83 g de methyl hexadecyl amine avec 10,8 g de 
dibromo-p -xylene en milieu aqueux . On a recupere un 
produit de reaction par extraction a 1' ether isopropy- 
lique. Apres lavage a l'eau et distillation du produit, 
on a fait reagir pendant 15 heures a 90°C 3,83 g de 
ce produit avec 5,02 g du compose intermediate utilise 
dans la preparation du compose P20. 



20 



25 



Le compose P24 de formule 



» 



16 n 33 
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a ete prepare en faisant reagir en milieu aqueux pendant 
20 heures £ 90 °C 4 , 04 g de dimethyl hexad6cyl amine avec 
6,03 g du compose intem£diaire utilise dans la 
preparation du compose P20. 

5 

Le compost P25 de formule 



10 




1 V" l&S 

f phenyle 



a ete prepare en faisant reagir sous atmosphere d* argon 
8,2 g de 4-bromophenyl ether et 13,11 g de triphenyl 
20 phosphine pendant 20 heures a une temperature de 130°C. 

Le compose P29 de formule : 



25 



Ms 



30 



C 0 



£0* 
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a ete prepare en faisant reagir 2,7 g de bromure de 
tributyl-3-chloropropyl phosphonium avec 3 , 57 g de 
N,N,N-,N'-tetrabenzyl hexane diamine en milieu aqueux 
pendant 20 heures a une temperature de 70 °C. On a 
ensuite ajoute audit melange 2,29 g de 1-bromohexadecane 
et on a maintenu la temperature du melange a 90 °C 
pendant 24 heures . 



De maniere similaire, on a prepare les 
composes suivants : 



C4i 



15 



1 



(P18) 



■id 



1 



phenyle 



20 



25 



C *3 



(P19 ) 



i 



i 



*r- c,u c - u ■ - c lfc rf 33 
i / 



V6, 



: phenyle 



WO 91/04668 



PCT/BE90/00055 



25 



P + C 10 H 20 P + " f 2Br" (P26) 



Y = phenyle 



10 



i 

15 



20 
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CH, 



Cn 3 



16 n i3 



(P31 ) 



Y -. 



phenyle 



10 



15 



c*/ 3 

1 



// X 




C«, 



I 



I 



Y 



(P33) 



Y = phenyle 



20 
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On a prepare un compose P35 de formule 



v y 

/ 



y y 

/ : phenyle 



10 



(poids moleculaire moyen 1065 g) en m^langeant 0,909 g 
de 1 , 6-bis-( diphenyl phosphine ) hexane avec 1,22 g de 
15 l-bromohexad6cane et en portant ce melange a 140°C 
a reflux. Apres 4 heures , on a purifie le compose par 
cristallisation au moyen d' ether diethylique anhydryde . 



20 



BNSDOC1D: <WO 9104668A1_I_> 



WO 91/04668 



PCT/BE90/00055 



28 



10 



15 



20 



Preparation du compose phosphonium P36 : 

On a melange dans 5 ml de CH 2 C1 2 1,81 g de 
1 , 6-bis-( diphenylphosphine ) -hexane et 0,6 g de 1,10-di- 
bromodecane . Le rapport molaire phosphine /dibromure du 
melange etait done d* environ 2. Apres avoir agite le 
melange pendant 5 minutes , on a evapore le solvant et on 
a porte le melange a 135 °C sous atmosphere d* argon et 
sous agitation. On a a" ~te la reaction apres 3 heures 
et apres ref roidissement , on a resolubilise dans un peu 
de CH 2 C1 2 le produit de reaction. On a ensuite ajoute a 
la solution de 1« ether anhydre de maniere a precipiter 
un produit qui, par apres, a ete filtre et seche sous 
vide . 

On a ainsi obtenu avec un bon rendement, un 
compose intermediaire de formule 



25 t * 6.- f B,- 

Y : phenyle 

30 



C 

[ 
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On a ensuite melange 1 mole du produit 
intermediaire avec 2 moles de bromohexad^cane a 145°C 
sous atmosphere d 1 argon pendant 4 heures . Apr6s avoir 
refroidi le melange, on a solubilis6 ledit melange dans 
5 du CH 2 C± 2 et on a ajoute de lather anhydre pour 
cristalliser un produit que I'on a recup6r6 par 
filtration et que l'on a sech6 sous vide. 

On a ainsi obtenu le produit P36 de formule 

10 



V f i * 

i < ' ^ 

f * phenyle 

20 



Des composes d ' ammonium qui peuvent £tre 
utilises dans des compositions suivant 1' invention 
25 peuvent etre prepares par les m6thodes d^crites da'ns les 
documents US-A-4 217 914, GB-2 160 538, WO-A-87 02221 et 
WO-A-90 09405. 

A titre d'exemples uniquement , des composes 
30 d'ammonium qui peuvent etre utilises dans des 
compositions suivant l 1 invention et qui ont un poids 
moleculaire superieur a 1000 sont les composes de 
formule suivante : 
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30 



C 3 H r tr- 



CH 3 

/ 



Oh 



/ 

'3 ftj Ctf 



(Al ) 



15 



I I I . -> r 



- CJf, 



5C d/ 3 J 



(A2 ) 



25 



Iff* 



'it 'Ai 



Cff. 



(A6) 
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( A9 ) 



/ 



5v 



/ 

CH 3 



CH 



a. 



3 



10 



Le compose d* ammonium A8 utilise dans les 
15 exemples d 1 utilisation 1 a 4 a 6te prepare de la maniere 
suivante : 

On a melange 5,17 g de t£tram6thylhexane 
diamine avec 3,03 g de 1 , 3-dibromopropane dans 32,9 ml 
20 d'eau. 

On a porte le melange a 60°C et on a agit£ 
ledit melange pendant 4 heures - 

On a ensuite porte le melange a 85°C et on a 
ajoute 9,16 g de bromohexad^cane . 
25 On a agite la solution pendant 12 heures . 

On a ensuite dilue la solution obtenue avec 
une quant ite d'eau correspondant a 20 fois le poids de 
la solution et on a traits ladite solution au charbon 
actif . . 

30 

Le compost d' ammonium avait un poids mol£cu- 
laire moyen en poids de 1157 g. 
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A titre de comparaison , des compositions 
contenant un phosphonium et un ammonium ayant un poids 
moleculaire inferieur a 1000 ont ete preparees et 
testees . Ces compositions contenaient un des composes 
d' ammonium suivants : 



10 



£.2 "*3 



cw, 

I 



CH 



1 



- cu< - 




20 



r 3 a. 



(A15) 



15 



C /6 M 3.3 



CH, 



1 * - 



(A17 ) 



25 



C, 2 H 



t "37 



30 



hJ 



tH 3 




(A19 ) 
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EXEMPLES D' UTILISATION 

Pour effectuer ces essais , on a utilise la 
methode bien connue de dilutions successives dans des 
5 tubes a essais et ensemencement sur un milieu de 
culture tryptone-glucose-extract agar et en utilisant 
un polyphosphate comme neutralisant . 

Les essais de disinfection d'eau dont il est 
10 question ci-dessous ont ete effectu6s dans de l'eau de 
ville ayant une durete d'environ 35°f, pr Ealablement 
filtree sur un filtre millipore de 0,45 y, apr&s trois 
repiquages successifs de chacune des souches dans un 
milieu. Pour la culture des geifmes Streptococcus 
15 faecalis et Pseudomonas stutzeri, on a utilise comme 
milieu de culture respect ivement un milieu Slanetz et 
une solution aqueuse de 250 ml contenant 1 g/1 de 
tryptone et 8 , 5 g de NaCI, tandis que pour la culture 
de tous les autres germes , on a utilise un milieu 
20 gelose nutrive (OXOID CM 3). 

Dans le proc6d£ suivant 1' invent ion pour la 
disinfection d 1 un milieu aqueux , on utilise, de 
preference, au moins un compose de phosphonium a raison 

25 de 0,1 ^ 5 parties par million de parties du milieu 
aqueux a disinfecter et de 0,5 h 100 ppm d 1 au moins un 
compose d' ammonium de poids moliculaire supirieur h 
1000. Quant aux ions de mitaux , qui peuvent etre 
produits au sein du milieu aqueux par Electrolyse ou 

30 par addition a celui-ci de sels hydrosolubles de ces 
m£taux, tels que sulfate, chlorure , nitrate, etc., ils 
sont utilises a des concentrations par exemple de 0 , 1 a 
1,5 ppm pour les ions de cuivre et/ou de 1 & 50 ppb , 
plus particulierement de 1 a 10 ppb, pour les ions 

35 d 1 argent • 
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Pour le procede decrit ci-dessus , des 
compositions pour le traitement d 1 eaux en vue de leur 
disinfection peuvent se presenter sous forme d'un 
melange solide ou d 1 une solution ou dispersion aqueuse 
contenant au moins un compose hydrosoluble d'un metal 
choisi parmi le cuivre , 1' argent, le manganese et le 
zinc, au moins un compose de phosphonium quaternaire et 
au moins un compose d' ammonium de poids moleculaire 
superieur a 1000. 

L' action synergique inattendue du procede et 
de la composition decrits ci-dessus est illustree par 
les essais comparatifs suivants r bases sur la vitesse 
de destruction de divers micro-organismes choisis a 
titre d 1 exemples non limitatifs parmi les micro- 
organismes infestant couramment les eaux de piscines de 
natation. 



Les mesures des vitesses de destruction des 
germes de micro-organismes ont ete effectuees, dans les 
exemples illustratifs suivants, selon la methode AOAC 
(American Official Analytical Chemist, 1980, pages 58 a 
68) modifiee comme suit : utilisation de produit 
neutralisant dans le premier tube de dilution de 
25 1 ' echantillon de suspension bact&rienne, dilutions de 
1 1 Echantillon effectuees selon des facteurs de 10 en 10 
jusqu'au facteur 100.000 immediatement apres la prise 
d ' echantillons , incorporation directe dans le milieu de 
culture d'une quantite de 1 1 echantillon non dilue . 



15 



20 



30 
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Par germes stresses dans les exemples d f uti- 
lisation suivants, on entend des germes qui, avant leur 
utilisation, n 1 ont pas ete repiqu£s dans le milieu de 
culture ci trois reprises toutes les 24 heures . De tels 
germes presentent une resistance accrue aux agents 
bactericides . 
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Exemple 1 

Souche bacterienne : Staphylococcus aureus ATCC 6538 
Milieu aqueux : eau de ville (duret6 : 35°F*) filtr^e 

sur filtre Millipore 0,45 p 
Concentration : 1.10 germes par ml 
Compose de phosphonium quaternaire utilise : 

bromure de triph£nyl hexad6cyl phosphonium P2 



10 Le compose d' ammonium quaternaire utilise avait la 
formule A8 . 



* °F = ° frangais 
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| Vitesse de destruction 


des 


germes bact^riens | 


| Quantite et nature des | 


% de 


bact6ries restantes, | 


| ingredients ajoutes | 


apres 


30 minutes de contact | 
_d ' 


| - 1 ppm ions cuivre | 




• \ i 

95 | 


| - 2 ppm de compose | 






| d' ammonium + | 






| 1 ppm ions cuivre | 




0 # 0001 | 


| - 1,9 ppm de compost | 






| d 1 ammonium + | 






| 0,1 ppm de compost j 






| de phosphonium + | 






| 1 ppm ions cuivre | 




0,00000 | 


| -0,1 ppm de compose | 






| de phosphonium + | 






| 1 ppm ions cuivre | 




0, 12 
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Exemple 2 



Souche bacterienne : Escherichia coli ATCC 11229 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 y 
Concentration initiale en germes : 



0,95.10^ germes par ml 



Compose de phosphonium quaternaire utilise : 

bromure de triphenyl hexadecyl phosphonium P2 
10 Compose d' ammonium quaternaire utilise : de formule A8 



15 



20 



25 



1 Vitesse de destruct 


-Lun ues 


germes 


bacter iens 


| Quantite et nature des 


| % de 


bacter 


ies restantes 


| ingredients ajoutes 


| apres 


30 minutes de contact 


1 - 1 ppm ions cuivre + 








2 ppm de compose 








d 1 ammonium 






0, 04 


- 1 ppm ions cuivre + 








1,9 ppm de compose 








d 1 ammonium + 








0,1 ppm de compose 








de phosphonium 






0,004 | 


- 1 ppm ions cuivre + 








1/8 ppm de compose 








d 1 ammonium + 








0,2 ppm de compose 








de phosphonium 






0,00002 | 



WO 91/04668 



PCT/BE90/00055 



37 



Exemple 3 

Souche bacterienne : Pseudomonas aeruginosa ATCC 17939 
Milieu aqueux : eau de ville (duret6 : 35°F) filtr6e 

sur filtre Millipore 0,45 y 
Concentration initiale en germes : 

1,3.10 6 germes par ml 
Compose de phosphonium quaternaire utilise : 

bromure de triphenyl hexad6cyl phosphonium P2 
Compose d* ammonium quaternaire utilise : de formule A8 



15 



20 



25 



Vitesse de destruction 


des 


germes bact6riens | 


Quantite et nature des | 


% de 


bacteries rest antes | 


ingredients ajoutes | 


apres 


30 minutes de contact | 


- 1 ppm ions cuivre + | 






| 2 ppm de compost | 
| d' ammonium I 




0,005 | 


| - 1 ppm ions cuivre + | 






| 1,9 PP™ 3e compose | 






| d 1 ammonium + | 






| 0,1 ppm de compose | 






| de phosphonium | 




0,0008 | 


| - 1 ppm ions cuivre + | 






I 1,8 ppm de compose | 






| d 1 ammonium + | 






| 0,2 ppm de compose | 
| de phosphonium | 




0, 00005 
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Exemple 4 



Souche bacterienne : Acinetobacter lwoffi 

Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 u 
Concentration initiale en germes : 



1.10 6 germes par ml 



Compose de phosphonium quaternaire utilise : 

bromure de triphenyl hexadecyl phosphonium P2 
10 Compose d' ammonium quaternaire utilise : de formule A8 
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| Vitesse de destruct 


ion des 


a o uau lci lens 


t j 

| Quant it e et nature des 


| % de 


bacteries restantes | 


j ingredients ajoutes 


| apres 


30 minutes de contact | 


1 - 1 ppm ions cuivre + 






1 2 ppm de compose 






1 d 1 ammonium 




0, 03 | 


1 - 1 ppm ions cuivre + 






I PP m de compose 






1 d 1 ammonium + 






1 0,1 ppm de compose 






1 de phosphonium 




0,005 | 


I - 1 ppm ions cuivre + 






I 1,8 ppm de compose 






| d" ammonium + 






1 0,2 ppm de compose 






1 de phosphonium 




0,0002 * | 
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Exemple 5 

Souche bacter ienne : Pseudomonas stutzeri j 

(souche isolee d 1 une piscine) 
5 Milieu aqueux : eau de ville (duret£ : 35°F) filtr^e 

sur filtre Millipore 0 # 45 y 
Concentration initiale en germes : 

90.10^ germes par ml 



15 



20 



25 



I Vitesse de destruction 


des germes bact6riens 


i i 


% de bact^ries 


res tantes 


| Quantite et nature des | 


apr£s 




| ingredients ajout6s j 


temps de 






contact 


% 


| 1,9 ppm de compose | 


90 minutes 


8 


| ammonium A9 + | 


24 heures 


0,00003 


[ 0,1 ppm de compose | 






| phosphonium P2 | 






| exemple comparatif | 






I 1/9 ppm de compost | 


90 minutes 


41 


| ammonium A16 + | 


24 heures 


0,00013 


| 0,1 ppm de compose | 






| phosphonium P2 | 
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Exemple 6 

Souche bacterienne : Proteus vulgaris ( ATCC 13315) 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 \x 
Concentration initiale en germes : 

3.000.000 germes par ml 



10 


| Vitesse de destruction 


des germes bacteriens | 


15 


| Quantite et nature des | 
| ingredients ajoutes | 


% de bacteries restantes | 
apres un temps de contact | 
de x minutes | 
x minutes % | 


20 


| 2 ppm de compose | 
| ammonium A8 + | 
| 1 ppm Cu | 


10 0,02 | 
15 0,0003 | 


25 


| 1,8 ppm de compose | 
| ammonium A8 + | 
| 0,2 ppm de compose | 
| phosphonium P2 + [ 
| 1 ppm Cu | 


10 0,0004 | 
15 0,00004 | 



30 
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Exemple comparatif 7 


5 


Souche bact^rienne : Proteus vulgaris ( ATCC 13315) 
Milieu aqueux : eau de ville (duret6 : 35°F) filtrfee 

sur filtre Millipore 0,45 y 
Concentration initiale en germes : 

3.000.000 germes par ml 


10 


| Vitesse de destruction des germes bact^riens | 


15 


| | % de bact^ries restantes | 
| Quantite et nature des | apr£s un temps de contact | 
| ingredients ajout£s | de x minutes | 
1 | x minutes % I 


20 


| 2 ppm de compose | 10 0,3 | 
| ammonium A15 + 1 15 0,09 | 
| 1 ppm Cu 1 1 


25 


| 1,8 ppm de compose | 10 6 f 2 | 
| ammonium A15 + | 15 2,2 | 
| 0,2 ppm de compost | 1 
| phosphonium P2 + | 1 
| 1 ppm Cu 1 1 
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La comparaison des exemples 6 et 7 montre clairement que 
1 ' utilisation combinee d'un phosphonium et d'un ammonium 
de poids moleculaire superieur a 1000 (1156) permet une 
destruction beaucoup plus rapide que celle obtenue en 
5 utilisant le meme compose de phosphonium et un ammonium 
de poids moleculaire inferieur a 1000 (385). Seul un 
effet de synergie du a la presence du compose 
phosphonium existait pour la destruction de la souche 
Proteus vulgaris lorsqu'on utilisait un compose 
10 d 1 ammonium de poids moleculaire superieur a 1000. 
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Exemple 8 

Souche bacterienne : Proteus vulgaris ( ATCC 13315) 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) f iltr6e . 
5 sur filtre Millipore 0,45 p. 

Concentration initiale en germes ; 

700.000 germes par ml 



10 


| 






| Vitesse de destruction 
| 


des germes bact^riens 




| | 
1 1 


% de bacteries restantes 


15 


| Quantity et nature des | 


apres un temps de contact 




| ingredients ajoutes | 


de x minutes 






x minutes % 


20 


| | 

| suivant 1 'invention : | 






| 1,8 ppm du compose | 


5 0,0003 




| ammonium A9 + 0,2 ppm | 






| du compose phosphonium | 






| P3 + 1 ppm Cu | 




25 








| Exemple comparatif : | 






| 1,8 ppm du compose | 


5 0, 13 




| ammonium A15 + 0,2 ppm | 






| du compose phosphonium | 




30 


j P3 + 1 ppm Cu | 






| 1,8 ppm du compose | 


5 0,1 




| ammonium A17 + 0,2 ppm | 






| du compose phosphonium | 




35 


| P3 + 1 ppm Cu | 
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Exemple 9 

Souche bacterienne : Pseudomonas stutzeri (germe isole 
d'une piscine et identifie par le Laboratoire SIMON de 
5 Bierges , Belgique ) . 

Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,4 5 \x 
Concentration initiale en germes : 

5.000.000 germes par ml 

10 



Vitesse de destruction des germes bacteriens 



15 


| Quant it e et nature des | 
| ingredients ajoutes | 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


20 


| 2 ppm de compose | 
| ammonium A9 + 1 ppm Cu | 




30 18 


25 


1 1,8 ppm de compose | 
| ammonium A9 + 0,2 ppm | 
| de compose phosphonium | 
| P3 + 1 ppm Cu | 




30 0,48 


30 


| 2 ppm de compose | 
| ammonium A15 + 1 ppm Cu | 




30 74 


35 


| 1,8 ppm de compose | 
| ammonium A15 + 0,2 ppm | 
| de compose phosphonium | 
| P3 + 1 ppm Cu | 




30 64 



BNSDOCID: <WO 9104668A1J_> 



WO 91/04668 



PCT/BE90/00055 



45 



Ce tableau montre clairement l'effet de synergie qui 
existe pour la destruction de Pseudomonas stutzeri 
lorsqu'on a utilise un compose de phosphonium et un 
compose ammonium de poids moleculaire sup6rieur ci 1000, 
et qu'un tel effet de synergie n' existe pas lorsque le 
poids moleculaire du compose ammonium (A15) est 
inferieur a 1000. 
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Exemple 10 

Souche bacterienne : Pseudomonas aeruginosa (ATCC 10145) 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 u 
Concentration initiale en germes : 

64 . 10 germes par ml 



1 0 


| Vitesse de destruction 


des 


germes bacteriens 


15 


| Quantite et nature des | 
| ingredients ajoutes | 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes • % 




| 2 ppm compose ammonium A9 | 




30 


0, 88 


20 


| 1,8 ppm compose ammonium | 
| A9 + 0 , 2 ppm compose | 
| phosphonium P2 | 




30 


0,078 


25 


| 2 ppm compose ammonium A9 | 
| - + 1 ppm Cu | 




30 


0, 018 


30 


| 1,8 ppm compose ammonium | 
| A9 + 0 , 2 ppm compose | 
| phosphonium P2 + 1 ppm Cu | 




30 


0 , 001 




| 2 ppm compose ammonium A16 




30 


15 


35 


| 1,8 ppm compose ammonium | 
| A16 + 0,2 ppm compose | 
| phosphonium P2 | 




30 


15 
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Ce tableau montre d'une part l'effet de synergie lors de 
1 1 utilisation simultanee d 1 un compose d'ammonium d 1 un 
poids moleculaire superieur a 1000 et d J un compost 
phosphonium et que cet effet de synergie est encore 
amplifie grace a 1 1 utilisation d 1 un ion d'un m6tal , 
a savoir le cuivre . 
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Exemple 11 



Souche bacterienne : Klebsiella pneumoniae (ATCC 13833) 
Milxeu aqueux : eau de ville (durete : 35'F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 u 
Concentration initiale en germes : 

24. 10 5 germes par ml 



Vitesse de destruction des germes bacteriem 



Quantite et nature des 
ingredients ajoutes 



■ 2 ppm de compose 
phosphonium P3 
2 ppm de compose 
ammonium A6 
1,8 ppm de compose 
ammonium A6 + 0,2 ppm 
de compose phosphonium P3 
2 ppm de compose 
ammonium A15 
2 ppm de compose 
ammonium A16 
Ir 8 ppm de compose 
ammonium A15 + 0 , 2 ppm 
de compose phosphonium P 
1/8 ppm de compose 
ammonium A16 + 0,2 ppm 

de compose phosphonium P3 



% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 



82 



44 



17 



90 



99 



90 



82 
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Dans cet exemple , la bacterie a et6 stress^e, puis- 
qu'avant son emploi, elle n'a et6 repiqu^e qu'une seule 
f ois . 

Les r^sultats de cet exemple montrent clairement que 
seule une destruction rapide des germes de cette 
bacterie stressee peut etre obtenue par 1 1 ut ilisat ion 
simultan^e d 1 un compose phosphonium et d * un compost 
d 1 ammonium ayant un poids mol^culaire sup£rieur & 1000. 



10 



BNSDOCtD: <WO 9104668A1_I_> 



WO 91/04668 



PCT/BE90/00055 



50 



Exemple 12 

Souche bacterienne : Escherichia coli (ATCC 11229) 
Mlll6U aqUeUX : eau de villa (durete , 35T, filtree 

sur filtre Millipore 0,45 u 
Concentration initiale en germes : 

,5 

germes par ml 



35. 10' 



10 


1 Vitesse de destruction 


des germes 


bact 


eriens 


15 


I Quantite et nature des 1 
j ingredients ajoutes 1 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes I 






x minutes 




o j 


20 


1 - 2 ppm de compose I 
1 ammonium A9 + 1 p pm C u 1 


5 




0,1 | 




| - 2 ppm de compose 1 
1 phosphonium P30 + I 


5 




100 | 




1 1 ppm Cu j 








25 


1 - 2 ppm de compose 1 
1 phosphonium P3 + I 
1 1 ppm Cu i 


5 




89 | 




1 - 1,8 ppm de compose 1 
1 ammonium A9 + 0,2 ppm j 


5 




0,003 | 


30 


1 de compose phosphonium | 








1 P30 + 1 pp m Cu I 










1 - 1,8 ppm de compost 1 
1 ammonium A9 + 0,2 ppm | 


5 




0, 01 | 




1 de compose phosphonium | 








35 


I P3 + 1 pp m Cu I 
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Vitesse de destruction des germes bacteriens 



5 


. | 
• 


% de bact^ries restantes 




| Quantite et nature des 


apres un temps de contact 




| ingredients ajoutes 


de x minutes 
x minutes % 


10 








| - 1,8 ppm de compose 


5 0, 02 




| ammonium A9 + 0,2 ppm 






| de compost phosphonium 






1 P17 + 1 DDm Cu 






| - 1,8 ppm de compose 


5 0,01 




I ammonium A9 + 0,2 ppm 






| de compose phosphonium 






| P28 + 1 ppm Cu 




20 


I - 1,8 ppm de compose 
| ammonium A15 (poids 

i mnlornlflirP / 1000) + 

| 0,2 ppm de compose 
| phosphonium P3 + 


| 5 47 


25 


| 1 ppm Cu 






| - 1,8 ppm de compose 


| 5 12 




j ammonium A16 (poids 






| moleculaire < 1000 ) + 






| 0,2 ppm de compost 




30 


| phosphonium P3 + 
| 1 ppm Cu 
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Ce tableau montre que les composes phosphonium P3 et P30 
n'ont aucune efficacite pour detruire, en combinaison 
avec des ions Cu f des germes d 1 Escherichia coli, mais 
qu'ils permettent , lorsqu ' ils sont utilises dans des 
compositions contenant au moins un compose ammonium de 
poids moleculaire superieur a 1000, d'accroitre 
1' efficacite dudit compose ammonium. 
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Exemple 13 

Souche bacterienne : Escherichia coli (ATCC 11229) 

Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtr6e 

sur filtre Millipore 0,45 u 

Concentration initiale en germes : 

5 

35.10 germes par ml 



1 

| Vitesse de destruction 
[ 


des 


germes 


bact6r iens 


| 
| 


% 


de bact^ries restantes 


| Quantite et nature des 


apres un 


temps de contact 


| ingredients ajoutes 




de 


x minutes 


| 
| 


I x 


minutes 


% 


| - 3 ppm de compose 




5 


0 35 


| ammonium Al + 1 ppm Cu 








| - 3 ppm de compose 




5 


0, 12 


| ammonium A2 + 1 ppm Cu 








| - 2 ppm de compose phos- 




5 


89 


| phonium P3 + 1 ppm Cu 








| -2,7 ppm de compose 




5 


0 , 029 


| ammonium Al + 0,3 ppm 








| de compose phosphonium 








| P3 + 1 ppm Cu 








| - 2,7 ppm de compose 




5 


0, 0025 


| ammonium A2 + 0,3 ppm 








| de compose phosphonium 








| P3 + 1 ppm Cu 








| - 2,7 ppm de compost 




5 


0, 005 


| ammonium A2 + 0,3 ppm 








| de compose phosphonium 








| P2 + 1 ppm Cu 
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Ce tableau montre que I'action des compositions 
contenant un compose ammonium de- poids moleculaire 
super ieur a 1000 pour detruire les germes d ' Escherichia 
coli peut etre amelioree en ajoutant auxdites 
5 compositions un compose phosphonium, compose qui semble 
etre inactif en tant que tel. 
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Exemple 14 

Souche bacterienne : Salmonella (LMG 326) 

(LMG Culture Collection, Laboratorium voor Micro- 
5 biologie, Ri j ksuniversiteit Gent, K.L, Ledeganck- 

straat 35, B-9000 GENT, Belgique ) 
Milieu aqueux : eau de ville (duret6 : 35°F) filtr6e 

sur filtre Millipore 0,45 \i 



Concentration initiale en germes : 



10 


18. 10 5 germes par ml 


. *. 




| Vitesse de destruction 


des germes 


bacteriens | 


15 


1 - 








1 ' 


% de bact6ries restantes | 




| Quantite et nature des 


apres un 


temps de contact | 




| ingredients ajoutes 


de 


x minutes | 


20 




x minutes 


% 1 




|- 1,8 ppm de compost 


20 


0.4 | 




| ammonium A9 + 0,2 ppm de 






25 


| compost phosphonium P2 








|- 1,8 ppm de compost 


| 20 


0,1 




| ammonium A9 + 0,2 ppm de 








| compose phosphonium P3 








| - 1,5 ppm de compose 


| 30 


0,85 


30 


| ammonium A9 + 0,5 ppm de 








| compost phosphonium P3 








|- 1,8 ppm de compost 


| 20 


0,22 




| ammonium A9 + 0,2 ppm de 








| compost phosphonium P30 






35 
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Vitesse de destruction des germes bacteriens 



s 
















% de bacteries 


restantes 




| Quantite et nature des 




apres un temps 


de contact 




| ingredients ajoutes 




de x minutes 








x minutes 


o, 

'o 


i n 












|- 1,8 ppm de compose 




20 


0,4 




| ammonium A9 + 0,2 ppm de | 








| compose phosphonium P24 








1 D 


|- 2,25 ppm de compose 




30 


1 , 02 




| ammonium A2 + 0,75 ppm 


de 








| compose phosphonium P3 










| - 1,5 ppm de compose 




30 


0, 58 




| ammonium A7 + 0,5 ppm de | 






z u 


| compose phosphonium P3 










|- 1,5 ppm de compose 




30 


18, 75 


• 


| ammonium A16 (poids 










| moleculaire < 1000 ) + 










| 0,5 ppm de compost 








25 


| phosphonium P3 










|- 1,8 ppm de compose 




20 


12 




| ammonium A16 + 0,2 ppm 


de 








| compose phosphonium P3 










|- 1,8 ppm de compose 




20 


79 


30 


| ammonium A15 + 0,2 ppm 


de 








| compose phosphonium P3 
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Exemple 15 

Souche bacterienne : Escherichia coli (ATCC 11229) 

Milieu aqueux : eau de ville (duret£ : 35°F) filtr6e 

5 sur filtre Millipore 0,45 y 

Concentration initiale en germes : 

4 

115.10 germes par ml 



10 



Vitesse de destruction des germes bact6riens 





| | 
j | 


% de bacteries 


restantes 




j Quantite et nature des | 


apres un temps 


de contact 


15 


| ingredients ajoutes | 


de x minutes 




| | 
| | 


x minutes 


.% 




1 1 
|- 2 ppm de compost phos- | 


10 


0,7 


20 


| phonium P3 + 1 ppm Cu | 








|- 2 ppm de compose | 


10 


,0,7,. 




| ammonium A9 + 1 ppm Cu | 








| - 1,8 ppm de compost | 


10 


0, 05 




| ammonium A9 + 0,2 ppm de | 






25 


| compose phosphonium P3 +| 
| 1 ppm Cu 1 








|- 0,5 ppm de compose | 


10 


0 , 04 




| ammonium A9 + 1,5 ppm de | 








| compose phosphonium P3 +| 






30 


| 1 ppm Cu I 








|- 2 ppm de compost | 


10 


30 




| ammonium A16 (poids ] 








| moleculaire <1000 ) + | 








| 1 ppm Cu 1 






35 
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20 



| Vitesse de destruction des germes bacteriens | 


| 
| 


| % de bacteries restantes | 


| Quantite et nature des 


1 apres un temps de contact 1 


| ingredients ajoutes 


| de x minutes 1 


1 


| x minutes % | 


| - 1,8 ppm de compose 


| 10 42 | 


[ ammonium A16 + 0,2 ppm 


de | 


| compose phosphonium P2 


+ 1 


| 1 ppm Cu 




|- 0,5 ppm de compose 


| 10 18 | 


| ammonium A16 + 1,5 ppm 


de 


| compose phosphonium P2 


+ | 


| 1 ppm Cu 





Cet exemple montre que seul un effet de synergie est 
observe lorsqu'on utilise une composition contenant un 
25 compose phosphonium et un compose ammonium de poids 
moleculaire super ieur a 1000. 
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Exemple 16 

Souche bacterienne : Escherichia coli stress§e (deux 
repiquages de la souche avant son utilisation) 
5 Milieu aqueux : eau de ville (duret£ : 35° F) filtr£e 

sur filtre Millipore 0,45 \i 
Concentration initiale en germes : 

18.10^ germes par ml 

10 



Vitesse de destruction des germes bact^riens 



15 




% de bacteries 


res tantes 




| Quantite et nature des | 


apres un temps 


de contact 




| ingredients ajoutes | 


de x minutes 






x minutes 


% 


20 










|- 2 ppm de compose | 


15 


52 




| ammonium A7 + 1 ppm Cu | 








|- 2 ppm de compose phos- | 


15 


100 




| phonium P29 + 1 ppm Cu | 






25 


|- 1,8 ppm de compose | 
| ammonium A7 + 0,2 ppm de | 
| compose phosphonium P29 | 
| + 1 ppm Cu I 


15 


2, 07 




j- 0,5 ppm de compose | 


15 


5, 25 


30 


j ammonium A7 + 1,5 ppm de | 
| compose phosphonium P29 | 
| + 1 ppm Cu 1 







35 
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Exemple 17 



Souche bacterienne : Staphilococcus hominis 

(souche isolee d'une eau d 1 une piscine et iden- 
tifiee par le Laboratoire SIMON, 10 vieux chemin 
du Poete, Bierges f Belgique) 

Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 \x 

Concentration- initiale en germes : 



10 


24 . 10^ germes 


par 


ml 






| Vitesse de destruction des germes 


bacteriens | 


15 


. - 


% de 


bacteries restantes | 




| Quantite et nature des | 


apres 


un 


temps de contact | 




1 "i n rrT pH i nn f q 3 *i nn+* 6c 1 




de 


x minutes | 






x minutes 


% | 


20 


|- 2 ppm de compose | 




5 


0,0067 | 




| ammonium A9 j 










|- 1,8 ppm de compose j 




5 


0,00067 | 




| ammonium A9 + 0,2 ppm del 










| compose phosphonium P32 , 








25 


|- 3 ppm de compose | 




5 


0,039 | 




| ammonium A2 | 










|- 2,7 ppm de compose | 




5 


0,001 | 




| ammonium A2 + 0,3 ppm de | 










| compose phosphonium P3 | 








30 


|- 1,8 ppm de compost | 




5 


0, 02 | 




| ammonium A15 + 0,2 ppm de 










| compose phosphonium P3 | 










|- 1,8 ppm de compose | 




5 


3,9 | 




| ammonium A16 + 0,2 ppm de 








35 


| compose phosphonium P3 | 
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Cet exemple montre que seule une bonne destruction des 
souches est obtenue grace a 1 1 utilisation d'un compost 
d' ammonium de poids moleculaire super ieur a 1000 et d'un 
compose de phosphonium. 
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Exemple 18 

Souche bacterienne : Staphilococcus epidermidis 

(souche isolee d 1 une eau de piscine et identifiee 
5 par le Laboratoire SIMON, 10 vieux chemin du Poete, 

Bierges , Belgique ) 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 p 
Concentration initiale en germes : 
10 79. 10 3 germes par ml 





| Vitesse de destruction 


des germes bacteriens | 


15 










% de bacteries restantes | 




| Quantite et nature des 


apres un temps de contact j 




| ingredients ajoutes 


de x minutes | 


20 




x minutes % | 




| 3 ppm de compose 


1 5 4 | 




| ammonium A2 




25 








I 2,7 ppm de compos e 


1 5 0,3 | 




| ammonium A2 + 0,3 ppm de 






| compose phosphonium P3 





30 
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Exemple 19 

Souche bacterienne : Escherichia coli ( ATCC 11229) 
(germes stresses - deux repiquages avant son 
5 utilisation ) 

Milieu aqueux : eau de ville (duret6 : 35°F) filtr£e 

sur filtre Millipore 0,45 y 
Concentration initiale en germes : 

20.10^ germes par ml 

10 





| 

1 Vitesse de destruction 


des 


germes bact^riens 


15 










i 


% 


de bacteries restantes 




| Quantite et nature des 


apres un temps de contact 




| ingreaients a j ouies 




de x minutes 






X 


minutes % 


20 










| 2 ppm de compost 




10 8, 5 




| ammonium A9 + 1 ppm Cu 






25 


| 2 ppm de compost 




10 5,4 




| ammonium A6 + 1 ppm Cu 








| 2 ppm de compost phos- 




10 63 




| phonium P30 + 1 ppm Cu 






30 










| 1,8 ppm de compost 




10 0,1 




| ammonium A9 + 0,2 ppm de 








| compost phosphonium P30 








| + 1 ppm Cu 






35 
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1 Vitesse de destruction 




5 






10 


| Quantite et nature des 
| ingredients ajoutes 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

• de x minutes 
x minutes % 


15 


| 1,8 ppm de compose 
| ammonium A9 + 0,2 ppm de 
| compose phosphonium P3 + 
| 1 ppm Cu 


10 0,025 


20 


1 1,8 ppm de compose 
| ammonium A6 + 0,2 ppm de 
| compose phosphonium P3 + 
| 1 ppm Cu 


10 0,1 


25 


| 1,8 ppm de compose 
| ammonium A6 + 0,2 ppm de 
| compose phosphonium P30 
1 + 1 PP m Cu 


1 10 0,1 



Cet exemple montre que le remplacement de 0,2 ppm d 1 un 
30 compose ammonium de poids moleculaire > 1000 par un 
compose phosphonium permet d'accroitre l'efficacite de 
la composition d'un facteur superieur a 80, alors que 
ledit compose phosphonium en combinaison avec du cuivre 
est inef f icace . 

35 
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Exemple 2 0 





Souche bacterienne : Proteus 


vulgaris 


(ATCC 13 315) 




Milieu aqueux : eau de ville 


(durete : 


35°F) filtr6e 


5 


sur filtre Millipore 0 


,45 u 




Concentration initiale en germes : 






4 

110.10 germes par ml 




10 


I 








I Vitesse de destruction 
1 . 


des germes 


bacter iens 




1 


% de bacteries restantes 


15 


1 Quant ite et nature des | 


apres un 


temps de contact 




| ingredients ajoutes | 


de 


x minutes 






x minutes 


% 


20 


| 1,8 ppm de compose | 


1 


32 




| ammonium A9 + | 


5 


0,1 




| 0,2 ppm de compose | 


10 


0, 004 




[ phosphonium P3 | 


15 


0 , 00009 


25 


| 1,8 ppm de compose | 


1 


100 




| ammonium A15 (poids | 


5 


93 




| mol£culaire < 1000 ) + | 


10 


68 




| 0,2 ppm de compose | 


15 


45 




| phosphonium P3 | 






30 









Ce tableau montre l'efficacite d'une composition suivant 
1' invention, c'est-a-dire 1' importance d'utiliser un 
35 compost phosphonium en combinaison avec un compost 
d 1 ammonium de poids mol^culaire sup£rieur & 1000. 
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Exemple 21 



5 


Souche bacterienne : Escherichia coli 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 

sur filtre Millipore 0 
Concentration initiale en germes : 

27.10 germes par ml 


(ATCC 11229) 

35°F) filtree 
,45 \i 


10 


[ Vitesse de destruction 


des germes 


bacter iens 


15 


| Quantite et nature des | 
| ingredients ajout£s | 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


20 


| 3 ppm de compose | 
| ammonium A2 + 1 ppm Cu | 


15 


32 


25 


| 3 ppm de compose phos- | 
| phonium P3 + 1 ppm Cu | 

| 3 ppm de compose phos- 
| phonium P30 + 1 ppm Cu 


15 
15 


98 
59 


30 


| 2,7 ppm de compose 
| ammonium A2 +0,3 ppm de 
| compose phosphonium P3 + 
| 1 ppm Cu 


15 


6 
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Vitesse de destruction des germes bacteriens 



5 
10 


| Quantity et nature des j 
| ingredients ajoutes | 


% de bact^ries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


15 


| 2,3 ppm de compose | 
| ammonium A2. + 0,7 ppm de | 
| compose phosphonium P3 + | 
[ 1 ppm Cu 1 


15 


2 


20 


| 1,5 ppm de compose | 
| ammonium A2 + 1,5 ppm de j 
| compose phosphonium P3 + | 
| 1 ppm Cu 1 


15 


0, 08: 


25 


| 0,7 ppm de compose | 
| ammonium A2 + 2,3 ppm de | 
| compose phosphonium P3 + | 
| 1 ppm Cu 1 


15 


0,2 


30 


| 0,3 ppm de compose | 
| ammonium A2 + 2,7 ppm de | 
| compose phosphonium P3 + | 
| 1 ppm Cu 1 


15 


0,2 


35 


I 2,7 ppm de compose | 
| ammonium A2 + 0,3 ppm de 
| compose phosphonium P30 + 
| 1 ppm Cu 


15 


1,5 
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Vitesse de destruction des germes bacteriens 



1 

Quantite et nature des | 
ingredients ajout£s [ 

t 


% de bdcteries restantes 
apres un temps de contact | 
de x minutes | 
x minutes % | 


1,5 ppm de compose j 


15 • 0,16 | 


ammonium A2 + 1,5 ppm de | 




compose phosphonium P30 +| 




1 ppm Cu | 




0,3 ppm de compose | 


15 0,18 | 


ammonium A2 + 2,7 ppm de | 




compose phosphonium P3.0 +| 




1 ppm Cu | 





2 5 Cet exemple montre que la quantite d 1 ammonium et la 
quantite de phosphonium presentes dans la composition 
suivant 1' invention peuvent varier dans une large gamme . 
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Exemple 22 

Souche bacterienne : Proteus vulgaris (ATCC 13315) 
( germe stresse - deux repiquages de la souche 
5 avant son utilisation) 

Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtrfee 

sur filtre Millipore 0,45 \i 
Concentration initiale en germes : 

28.10^ germes par ml 

10 





| 

| Vitesse de destruction 


des germes bacteriens 


15 




% de bactferies restantes 




| Quantite et nature des 


apres un temps de contact 




| ingredients ajoutes 


de x minutes 
| x minutes % 


20 








| 2 ppm du compose 


| 10 0,012 




| ammonium A9 




25 


| 2 ppm du compose 
| phosphonium P3 


| 10 65 




[ 1 ppm du compost 


| 10 0,001 




| ammonium A9 + 




30 


j i ppm du compost 
| phosphonium P3 
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Exemple 2, 



10 



Souche bacter ienne : Pseudomonas stutzeri 

(souche isolee d'-une eau de piscine et identifiee 
par le Laboratoire SIMON, 10 vieux chemin du Poete , 
Bierges , Belgique ) 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 \x 
Concentration -initiale en germes : 

26.10 germes par ml 



15 



20 



25 



30 



35 



1 

| Vitesse de destruction 
I 


des 


germes 


bacteriens 


1 1 
| 


Q, 
O 


de bacteries restantes 


| Quantity et nature des 


apres un 


temps de contact 


| ingredients ajoutes 




de 


x minutes 


! 


X 


minutes 


o. 


|- 1,8 ppm de compose 




60 


0 , 06 


| ammonium A9 + 0,2 ppm de 








| compose phosphonium P20 








|- 1,8 ppm de compose 




60 


0, 061 


| ammonium A9 + 0,2 ppm de 








| compose phosphonium P26 








|- 1,8 ppm de compose 




60 


0, 07 


| ammonium A9 + 0,2 ppm de 








| compose phosphonium P23 








|- 1,8 ppm de compose 




60 


1.8 


| ammonium A16 (poids 








| mol^culaire < 1000) 








| +0,2 ppm de compose 








| compost phosphonium P3 
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Ce tableau montre que le compost phosphonium de la 
composition suivant 1' invention peut etre un poly- 
phosphonium ou un compost phosphonium ammonium. 
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Exemple 24 

Souche bacterienne : Escherichia coli ( ATCC 11229) 

Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35°F) filtre 

sur filtre Millipore 0,45 p 

Concentration initiale en germes : 

4 

186.10 germes par ml 



10 



15 



20 



25 



30 



Vitesse de destruction des germes bacterie 



ns 



Quantite et nature des 
ingredients a joutes 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


1,8 ppm de compose 
ammonium A16 + 


1 10 79 


0,2 ppm de compose 
phosphonium P3 




1,8 ppm de compost 
ammonium A9 


1 10 2,2 


0,2 ppm de compose 
phosphonium P3 


1 10 81 


1,8 ppm de compose 
ammonium A9 + 0,2 ppm de 
compose phosphonium P3 


1 10 0,14 



35 
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1 Vitesse de destruction 


des 


germes bact6riens | 


5 




1 % 


de bact^ries restantes | 




| Quantite et nature des 
| ingredients ajoutes 


| apres un temps de contact | 
| de x minutes | 
| x minutes % I 


10 








15 


| 1/8 PP m ^ e compose 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compost phosphonium P20 

| 1,8 ppm de compose 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compose phosphonium P2 3 




10 0,22 i 
10 0,14 | 


20 


| 1,8 ppm de compose 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compose phosphonium P2 6 




10 0,17 | 


25 


| 1,8 ppm de compost 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compost phosphonium P21 




10 0,28 | 



30 L' act ion remarquable des compositions suivant 
1' invention par rapport & 1' action d'un ammonium seul, 
d'un phosphonium seul ou de la combinaison .ammonium 
de poids ' molSculaire inf erieur & 1000 - phosphonium 
ressort clairement de ce tableau . 
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Exemple 2 5 

Souche bacterienne : Pseudomonas stutzeri 

(souche isolee d 1 une eau de piscine et identifiee 
par le Laboratoire SIMON, 10 vieux chemin du Poete, 
Bierges , Belgique ) 
Milieu agueux : eau de ville (durete : 35°F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 y 
Concentration initiale en germes : 

25.10 germes par ml 



1 c: 


| Vitesse de destruction 


des germes bacteriens 


20 


| Quantite et nature des 
| ingredients ajoutes 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


25 


| 1,8 ppm de compose 
| ammonium A16 ( poids 
| moleculaire < 1000) 


60 4,2 




| 1,8 ppm de compose 
| ammonium A9 


60 0,38 


30 


| 0,2 ppm de compose 
| phosphonium P3 


60 50 


35 


| 1,8 ppm de compose 

| ammonium A16 + 0,2 ppm de 

| compose phosphonium P3 


60 3,3 
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15 



1 \/ 1 f pq ri o rjp^f nirt i on 


des 


germes bacter iens 


| Quantite et nature des 
| ingredients ajoutes 


% de bacteries restantes 
apr6s un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


| 1,8 ppm de compose 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compose phosphonium P3 




60 0,079 


| 1,8 ppm de compose 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compost phosphonium P21 




60 0,045 


| 1,8. ppm de compose 

| ammonium A9 + 0,2 ppm de 

| compose phosphonium P33 




60 0,031 



25 

Ce tableau montre que seul un effet de synergie est 
obtenu lorsqu'on utilise en combinaison un compost 
d' ammonium de poids mol^culaire sup^rieur a 1000 et un 
compose de phosphonium. 

30 
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Exemple 2 6 

Souche bactferienne : Proteus vulgaris ( ATCC 13315)* 
Milieu aqueux : eau de ville (durete : 35'F) filtree 

sur filtre Millipore 0,45 p 
Concentration initiale en germes : 



1. 10' 



germes par ml 



10 



15 



20 



25 



1 Vitesse de destruction 




des germes bacteriens 


| Quantite et nature des j 
I ingredients ajoutes 1 


% de bacteries restantes 
apres un temps de contact 

de x minutes 
x minutes % 


I 2 ppm du compose 1 


1 70 | 


1 ammonium A9 | 


1 1,8 ppm du compose 1 


1 4 1 


1 ammonium A9 + 1 




0,2 ppm du compose 1 




phosphonium P36 1 





30 



* (germes stresses, un seul repiquage ) 
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Exemple 2 7 

On a prepare dans de l'eau distillee une 
premiere composition A contenant 3,6 % en poids de 
compose ammonium A9 et 0,4 % en poids de compose 
phosphonium P3, et une deuxieme composition B contenant 
3,6 % en poids de compose ammonium A16 (poids 
moleculaire 1000) et 0,4 % en poids de compose 

phosphonium P3. 



On a ajoute la composition A dans une premiere 
piscine et la composition B dans une deuxieme piscine 
adjacente a la premiere. Chaque piscine contenait 
800 litres d 1 eau de ville de 35°F de durete et etait 
15 munie d 1 un systeme de filtration continue sur sable 
(temps de sejour de l'eau dans la piscine = 95 minutes ; 
66 % de l'eau envoyee au filtre est de l'eau debordant 
de la piscine), d'un systeme de regulation du pH a 7,6 
et d'un systeme de regulation de la temperature a 28°C. 

20 

Dans chacune des piscines , on a maintenu une 
concentration de 2 ppm de composition des infectante dans 
1 1 eau * 

25 Les piscines etaient placees l'une a cote de 

1 1 autre dans un me me batiment ( me me environnement de 
contamination) et ont 6te contaminees au moyen d'un 
litre d'une meme suspension contenant 27.10 germes 
cibles et banaux par ml. Les germes banaux etaient des 

30 germes du type Pseudomonas , Acinetobacter et Acetobacter 

On a ainsi remarque que les germes cibles et 
banaux etaient rapidement tu£s dans la piscine traitee 
par la composition A suivant 1' invention, et que des 
35 germes banaux du genre Pseudomonas , Staphylococcus , .... 
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contaminaient de plus en plus la piscine traitee au 
moyen de la composition B. 



Le tableau suivant reprend les resultats du 
5 traitement . 





| Temps apres addition 


germes restant dans 




| de la composition 


la piscine en germes /ml 


10 


| desinf ectante 


Composition A Composition B 




| 5 minutes 


27. 10 4 54. 10 4 




| 300 minutes 


89 97. 10 2 


15 


| 24 heures 


2 18. 10 4 



Des essais sur des souches de champignons que 
1 'on retrouve aux abords des piscines telles que 
20 Trichophyton rubrum ou Chrysospor ium kerat inophilium ont 
montre 1 'action fongicide en 24 heures de compositions 
suivant l 1 invention sous forme de solution aqueuse 
contenant mo ins de 50 ppm d 1 ammonium et de phosphonium 
et en presence de 30 ppm de Cu et 100 ppb de Ag. 

25 

L' invention a done aussi pour objet une 
composition fongicide a usage externe par exemple pour 
le traitement de champignons se developpant sur le corps 
humain ou sur le corps d 1 un animal, cette composition 
30 contenant au moins un compose suivant 1 'invention et , de 
preference, un a^ent favorisant la penetration dudit 
compose. Un tel agent est par exemple de 1 ' ethanol ou un 
autre alcool . 
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Dans le cas ou la composition ou le proc^de 
suivant 1' invention sont appliques • a la disinfection 
d'eau, on utilise, de preference, au moins une composi- 
tion suivant 1' invention, a raison de 0,5 a 1000 parties 
5 par million (ppm) du milieu aqueux a disinfecter. Quant 
aux ions des metaux, tels que le cuivre et 1 1 argent , qui 
peuvent etre produits au sein de ce milieu aqueux par 
electrolyse ou par addition a celui-ci de sels hydro- 
solubles de ces metaux, tels que sulfate, chlorure , 
10 nitrate, etc., ils sont utilises, de preference, a des 
concentrations de 0 , 5 a 5 ppm pour les ions de cuivre et 
de 1 a 50 ppb (parties par milliard), plus part iculiere - 
ment de 1 a 10 ppb pour les ions d 1 argent . 

15 Lorsqu'on doit disinfecter des surfaces, la 

composition suivant 1' invention est' projetee ou 
pulverisee sur lesdites surfaces. 

II va de soi que, pour disinfecter des 
20 surfaces, il est egalement possible de tremper les 
surfaces a desinfecter dans un bain. 

La composition suivant 1' invention est 
egalement utile pour la conservation d' aliments ou de 
25 boissons puisqu'elle permet une destruction rapide des 
germes au moyen de tres faibles quantitis et qu ! elle 
reste efficace pendant une longue p£riode de temps. 
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La composition suivant 
faible quantite necessaire pour 
rapide des germes , etre utilisee 
boissons , d 1 aliment s , etc. 

5 

La composition suivant l'invention peut ainsi 
etre ajoutee pendant l'etape de cuisson de confitures, 
peut etre injectee dans des aliments. On peut egalement 
impregner ou imbiber des aliments d'une composition 
10 suivant l'invention en trempant lesdits aliments dans un 
bain contenant ladite composition ou en pulverisant sur 
lesdits aliments ladite composition. 

De fagon avantageuse, la composition suivant 
15 l'invention peut etre utilisee pour le degraissage et la 
sterilisation de la laine . 

La composition suivant l'invention peut etre 
utilisee dans des savons , dentifrices, shampooings , 

20 pansements medicaux , pour la conservation d 1 aiguilles de 
seringues , de verres de contact, pour la sterilisation 
d' enzymes extraits de batteries sans risque de denatura- 
tion, pour la protection du bois , pour la conservation 
d ' hydrocarbures , petrole, papiers , cotons , pour la 

25 destruction de bacteries sulf ato-r eductr ices , pour des 
traitements agricoles , ant if ongiques , etc. 



l'invention peut, vu la 
obtenir la destruction 
dans la conservation de 
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REVENDICATIONS 



1. Composition destinee a la disinfection de liquides 
et/ou de surfaces ou a la conservation d 1 aliments ou 
boissons, cette composition contenant au moins un 
compose d' ammonium quaternaire et au moins un 

compost de phosphonium quaternaire, au moins un compose 
d' ammonium quaternaire etant un compose ayant un poids 
moleculaire compris entre 1000 et 50.000, de formule 



10 



15 



B 



10 



b 0 -n*H 



: 0 B 2,0 



B 



3,v 
X" 



B 



l.v 



N 

I 

B 



2y 



B, 



(i) 



20 



dans laquelle 



25 



- p es 



- v es 



t un nombre entier au moins egal a 1 ,- 



t un nombre entier compris entre 1 et p ,- 



30 



" B 0 St B 6 



qui peuvent etre identiques ou diff^rents 

designent un radical hydrocarbon^ 6ventuellement 

substitue et 6ventuellement insature, ce radical 

contenant de 1 a 22 atomes de carbone ; 



BNSDOCID: <WO 9104668A1_I_> 



WO 91/04668 



PCT/BE90/0005S 



82 



B l , 0 ' B 2 , 0 ' B l , v et B 2 v P° ur v compris entre 
1 et p designent un groupe hydrocarbone eventuelle- 
ment ramifie, insature et/ou substitue par un ou 
plusieurs halogenes ou par un groupement hydrocarbone 
ou par un groupement carboxyle ou par un groupement 

hydroxyle, B i # 0 ' B 2 , 0 ' B l , v et B 2 v P ouvant conte- 

nir jusgu'a 22 atonies de carbone , B n et/ou B„ 

1 , v 2 , v 

pouvant etre relies respect ivement a B^^ v+ et/ou 
B l,v-1 et ^ B 2,v + l. et/ou B 2,v-1 7 

B 3^ v pour v compris entre 1 et p designe un groupe 
hydrocarbone eventuellement substitue insature et/ou 
ramifie pouvant contenir jusqu'a 20 atomes de carbone 
ou un groupe biguanide ou un groupe de formule 

(1) o- , m- ou p-xylydene de formule : 



20 



- CH 2 



CH 2 - 



25 



(2) -(CH 2 ) y -CH-(CH 2 ) x -CH-(CH 2 ) t - 



I 

E 



K 



30 ou x, y et t sont des nombres entiers allant de 0 

a 11 , tels que la somme de x + y + t est egale ou 
super ieure a 0 et inferieure a 18, tandis que les 
symboles E et K designent l'hydrogene ou des 
radicaux alkyle contenant moins de 18 atomes de 

35 carbone ; 
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(3) 


-(CH 2 


>n 


-S-(CH 2 ) n - , 


(4 ) 


-(CH 2 


>n 


-0-(CH 2 ) n - , 


(5) 


-(CH 2 


>n 


-S-S-(CH 2 ) n - , 


(6) 


-(CH 2 


>n 


-SO-(CH 2 ) n - , 


(7 ) 


-(CH 2 


>n 


-S0 2 -(CH 2 ) n - , 



(8) 




10 

ou n est egal a 1,2 ou 3. 
OH 

15 | 

(9) -CH 2 -CH-CH 2 - 

et 

20 X~ et X~ designent un anion, de preference un atome 
d ' halogene . 

2. Composition suivant la revendicat ion 1, caracte- 
risee en ce que le compost d' ammonium quaternaire a un 

25 poids moleculaire compris entre 1000 et 5000. 

3. Composition suivant la revendicat ion 1 ou 2, 
caracteris^e en ce que le compost de phosphonium 
quaternaire est un compost r^pondant 6 la formule 

30 suivante : 
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R 



0 



R 



10 



P + — R 



Y 0 R 20 L 



'3,w*i 



Y. 



vv-1 



R 



lvv-1 



E + 



w+1 



R 



2w+1 



(id 



10 dans laguelle : 

- r est un nombre entier eventuellement egal a 0 ; 

- w est un nombre entier compris entre 0 et r ; 



15 



20 



25 



R 0 et R 6 qui P euven t etre identiques ou differents 
designent un radical hydrocarbone eventuellement 
substitue et eventuellement insature, ce radical 
contenant de 1 a 22 atomes de carbone ; 

R l,0 ' R 2,0 * R l,g+1 et R 2,g+1 pour 3 compris entre 
0 et r designent un groupe hydrocarbone eventuelle- 
ment ramifie, insature et/ou substitue par un ou 
plusieurs halogenes ou par un groupement hydrocarbone 

ou par un groupement hydroxyle , R et R 

lrg+1 2,g+l 
pouvant contenxr jusqu'a 22 atomes de carbone R 

, . _ 1 , g+1 

et/ou R 2 /g+ i Pouvant etre relies respect ivement a 

R l,g + 2 et ' /ou R l, g e t a R^ g + 2 et/ou R 2 ^ g ; 



30 - E 



w + 1 etant choisi pour w compris entre 0 et r parmi N 
et P. 
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- r designe un groupe hydrocarbon^ 6ventuellement 

3 , w+1 

insature et/ou ramifie pouvaht. contenir jusqu'ci 
20 atomes de carbone ou un groupe de formule : 

5 (1) o-, m- ou p-xylylid6ne de formule : 




10 

(2) -(CH 2 ) -CH-(CH 2 ) x -CH-(CH 2 ) t - 

I I 
E K 

15 

ou x , y et t sont des nombres entiers allant de 0 
a 11 , tels que la somme de x + y + t est 6gale ou 
super ieure a 0 et inf6rieure a 18, ta-ndis que les 
symboles E et K designent de I'hydrogene ou des 
20 radicaux alkyle contenant moins de 18 atomes de 

carbone ; 



(3) 


-(CH 2 


>n 


-S-(CH 2 ) n - , 


(4) 


-<CH 2 


>n 


-0-(CH 2 ) n - , 


(5) 


-(CH 2 


>n 


-S-S-(CH 2 ) n - , 


(6) 


-(CH 2 


>n 


-SO-(CH 2 ) n - . 


(7) 


-(CH 2 


>n 


-S0 2 -(CH 2 ) n - , 



30 (8) 




35 



ou n est 6gal a 1, 2 ou 3 ; 
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15 



20 



25 



30 



et 



OH 



(9) -CH 2 -CH-CH 2 - 



Y 0 et Y w dSsignent un anion, de preference un 
halogene . 

10 4. Composition suivant l'une quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracierisee en ce qu'elle 
contient egalement au moins un ion d • un metal choisi 
parmi le fer, le cuivre, 1' argent, l'or, le manganese, 
le zinc ou un melange de tels ions. 



5. Composition suivant l'une quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee en ce qu'elle 
contient de 5 a 95 % en poids de compose phosphonium 
par rapport a la quantite totale d ' ammonium et de 
phosphonium que contient la composition. 

6. Composition suivant l'une quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee en ce que 1 'anion est 
un atome de chlore ou de brome . 

7. Composition suivant l'une quelconque des revendi- 
cations precedentes, caracterisee en ce que R Q et/ou R 
et/ou B Q et/ou B fi contiennent de 12 a 22 atoraes de 
carbone, de preference 16 atomes de carbone . 



8. Composition suivant la revendication 3, caracte- 
risee en ce que pour au moins un k compris entre 0 et 
r, R 1 ^ et R lfk+1 sont relies entre eux et/ou R 2 et 
R 2,k + 1 sont reJ -ies entre eux en formant de preference 
35 un groupe identique a R 

3 , k+1 * 
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9. Composition suivant la revendicat ion 1, caractfe- 
risee en ce que pour au moins un 1 compris entre 0 et 
p, B 1 ± et B 1 1+1 sont reliSs entre- eux et/ou & 2f l et 

B ' sont relies entre eux en formant de preference 

2,1 + 1 

5 un groupe identique a B^ 

10. Composition suivant la revendicat ion 8 ou 9, 
caracteris£e en ce que R^ k et R 1#k + 1 et/ou ^2 , k et 

R 2,k + i et/ou b i # i et B i!i+i et ' ou et B2 ' 1+1 

10 forment un groupe _ ( CH 2^2~* 

11. Composition suivant la revendicat ion 3, caract6- 
risee en ce que ^ 3|k+1 est un groupe de formule 
-CH -CH 2 -CH 2 - lorsque k est un nombre pair, tandis que 

15 R 3 k + 1 eSt Un 9 roupe de formule -^ 2 " CH 2" CH 2~ CH 2" CH 2" CH 2" 
lorsque k est un nombre impair, ou inversement. 

12. Composition suivant la revendicat ion 1, caracte- 

risee en ce que B 3 x est un groupe de formule 

-CH -CH -CH - lorsque 1 est un nombre pair, tandis que 
2 2 2 



20 



30 



35 



^ est un groupe de formule -C^-C^-CH^CH^CH-j-CH., 
lorsque 1 est un nombre impair, ou inversement. 



B 3 



13. Composition suivant la revendication 1 ou 3, 
25 caracterisee en ce que R 3#k+1 et B 31 pour au moins un 
k ou 1 compris entre 0 et r ou 1 et p est un groupe de 



formule 



-(CH 2 ) c -CH-(CH 2 ) d - 
I 

D 

dans laquelle D designe un atome d'hydrogene ou un 
radical C 1 _ 4 alkyle , c et d sont des nombres entiers 
inferieurs a 5 dont l'un peut avoir une valeur egale 
a 0 tandis que la somme c + d est au moins egale a 1 et 
au maximum egale a 8. 
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14. Procede de disinfection de liquides , caracterise 
en ce qu 1 on ajoute a ces liquides au moins une composi- 
tion suivant 1 1 une quelconque des revendicat ions 
precedentes . 

5 

15. Procede de disinfection de surfaces inf ectees , 
caracterise en ce qu'on met ces surfaces en contact 
avec au moins une composition des inf ectante suivant 
l'une quelconque des revendicat ions 1 a 13. 

0 

16. Procede de conservation de boissons dans lequel 
on ajoute auxdites boissons une composition suivant 
l'une quelconque des revendications 1 a 13. 



17. Procede de conservation d' aliments dans lequel on 
injecte dans lesdits aliments une composition suivant 
l'une quelconque des revendications 1 & 13. 



18. Procede de conservation d* aliments dans lequel on 
trempe lesdits aliments dans une composition suivant 
l'une quelconque des revendications 1 a 13. 
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